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The invention relates to continuously produced 
material composites, with a uniform degree of 
production quality, containing (a) at least one 
layer which contains ion-conducting and/or 
electron-conducting material and (b) at least one 
layer which contains one or a plurality of other 
functional materials which come into close 
contact with an electron-conducting and/or ion- 
conducting layer. The relative extent of 
fluctuation of at least one composite property 
DELTA x/x, selected from the following group: 
thickness of the material composite, direct 
current conductibility, alternating current capacity 
and surface roughness, is < 25 %. In particular, 
the material composites have, optionally after 
conversion into a membrane-electrode assembly, 
in a fuel cell at maximum power a level of 
fluctuation in the electrical power DELTA P0 
which is low in comparison with the electrical 
power PO, DELTA P0/P0 preferably being < 25 
%. The application also relates to a process for 
continuous production of material composites 
with a uniform level of production quality, in which 
at least one flat formation which contains ion- 
conducting or electron-conducting material is 
continuously conveyed and bonded in electrical 
contact to at least one other formation or material 
which contains another functional material. 
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Prufungsantrag gem. § 44 PatG ist gestellt 

(S) Materialverbunde und ihre kontinuierliche Herstellung 

(57) Kontinuierlich hergestellte Materialverbunde mit gleich- 
ma&iger Fertigungsqualitat enthaltend 

a. mindestens eine Schicht, 

die ionenleitendes und/oder elektronenleitendes Material 
enthalt, 

b. mindestens eine Schicht, 

die eines oder mehrere weitere Funktionsmaterialien enthalt, 
welche sich in innigem Kontakt zu einer elektronenleitenden 
und/oder ionenleitenden Schicht befinden, 
wobei die relative Schwankungsbreite mindestens einer 
Verbundeigenschaft Ax/x, ausgewahlt aus der Gruppe: 
Dicke des Materialverbundes, Gleichstromleitfahigkeit, 
Wechselstromkapazitat und Oberflachenrauhigkeit, < 25% 
ist. 

Insbesondere weisen die Materialverbunde, gegebenenfalls 
f nach Oberfuhrung in eine Membran-EIektroden-Einheit, in 
einer Brennstoffzelle am Leistungsmaximurn eine Schwan- 
kungsbreite der elektrischen Leistung AP 0 auf, die klein ist 
gegenuber der elektrischen Leistung P Q und bevorzugt 
APj/Pq < 25% ist. 

Weiterhin betrifft die Anmeldung ein Verfahren zur kontinu- 
ierltchen Herstellung von Materialverbunden mit gleichblei- 
bender Fertigungsqualitat, wobei mindestens ein flachiges 
Gebilde, das ionenleitendes oder elektronenleitendes Mate- 
rial enthalt, kontinuierlich gefuhrt und mit mindestens einem 
weiteren Gebilde oder Material kontaktiert und verbunden 
wird, das ein weiteres Funktionsmaterial enthalt. 



Die folgenden Angaben sind den vom Anmelder eingereichten Unterlagen entnommen 
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Beschreibung 

Gegenstand dieser Erfindung sind kontinuierlich her- 
gestellte Materialverbunde und Verfahren zu ihrer Her- 
stellung. Die erfindungsgemaBen Materialverbunde be- 
stehen aus mehreren Funktionsmaterialien und werden, 
gegebenenfails nach geeigneter Weiterverarbeitung, in 
elektrochemischen Zellen, beispielsweise Brennstoffzel- 
len und Elektrolyseuren, eingesetzt 

Brennstoffzellen sind elektrochemische Apparate, in 
denen chemische Energie direkt in elektrische Energie 
umgewandelt wird. Eine besonders gunstige Ausfuh- 
rungsform sind PEM-Brennstoffzellen (Polymer Elec- 
trolyte Membrane), deren Kernstucke Membran-Elek- 
troden-Einheiten sind. 

Membran-Elektroden-Einheiten enthalten mehrere 
Funktionsmaterialien und sind Materialverbunde fan 
Sinne dieser Anmeldung. Unter Funktionsmaterialien 
werden allgemein elektronenleitende oder ionenleiten- 
de oder katalytisch aktive Materialien verstanden. Wei- 
tere Funktionsmaterialien sind beispielsweise Hydro- 
phobierungsmittel, Gastransportmedien, Katalysator- 
trager, Stutzstrukturen, Klebematerialien, Dichtungs- 
materialien oder ahnliche Materialien. 

Eine Membran-EIektroden-Einheit (MEA) zeigt fol- 
genden Aufbau (Abb. 1): Eine Ionenleiterschicht (III) ist 
beidseitig in Kontakt mit Katalysatorschichten (II und 
IV), die ihrerseits in Kontakt stehen mit Elektronenlei- 
terschichten (I und V). Die Schichten konnen mehrere 
Materialien enthalten, einen strukturierten Aufbau ha- 
ben und sich gegebenenfails wechselseitig teilweise 
durchdringen. Eine MEA kann zusatzlich zu den oben- 
genannten Schichten noch weitere Schichten enthalten. 

Materialverbunde sind allgemein vollstandige und 
funktionsfahige Membran-Elektroden-Einheiten oder 
Vorprodukte fur Membran-Elektroden-Einheiten, die 
mindestens aus zwei der genannten Funktionsmateria- 
lien bestehen. 

PEM-Brennstoffzellen zeichnen sich unter anderem 
dureh niedrige Betriebstemperaturen, hohe Zuverlas- 
sigkeit und weitgehende Wartungsfreiheit aus. Dies sind 
einige der Vorzuge, warum solche Brennstoffzellen be- 
reits als Energieversorgungssysteme in der Raumfahrt 
eingesetzt wurden. Obwohl PEM-Brennstoffzellen seit 
Iangerem bekannt sind und ihre Leistungsfahigkeit er- 
wiesen ist, werden sie bislang kaum kommerziell einge- 
setzt Einer breiten kommerziellen Verwendung von 
PEM-Brennstoffzellen stehen u.a. die hohen Herstel- 
lungskosten und die schwankende Fertigungsqualitat 
von Materialverbunden entgegen. 

Die Kosten von Materialverbunden werden u.a. 
durch die verwendeten Materialien aber auch durch die 
kostenintensiven Herstellungsverfahren verursacht, die 
eine Vielzahl meist manueller und schwer automatisier- 
barer Arbeitsgange enthalten, die einer rationellen und 
kostengunstigen industriellen Fertigung entgegenste- 
hen. 

Unter gleichbieibender Fertigungsqualitat versteht 
man allgemein, daB wichtige physikalische und chemi- 
sche Eigenschaften von verschiedenen Materialverbun- 
den, die aus einer Fertigung stammen, gleich sind oder 
nur sehr geringen Schwankungen unterworfen sind. 
Gleichbleibende Fertigungsqualitat kann auch bedeu- 
ten, daB wichtige physikalische und chemische Eigen- 
schaften an verschiedenen aquivalenten Stellen eines 
Materialverbundes gleich sind oder nur sehr geringen 
Schwankungen unterworfen sind. Die relative Schwan- 
kungsbreite von Eigenschaften (von Materialverbund 
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zu Materialverbund bzw. innerhalb eines Materialver ■ 
bundes) ist daher ein gutes MaB fur die Fertigungsquali- 
tat von Materialverbunden. 

Die Fertigungsqualitat von Materialverbunden hangt 
5 maBgeblich von den verwendeten Herstellungsverfah- 
ren ab. Die mit den bekannten diskontinuierlichen Ver- 
fahren hergestellten Materialverbunde weisen oft hohe 
Schwankungen in ihren physikalischen und chemischen 
Eigenschaften an verschiedenen aquivalenten Stellen im 

10 Materialverbund auf- Ebenso unterscheiden sich ver- 
schiedene aus einer Fertigung stammende diskontinu- 
ierlich hergesteUte Materialverbunde in ihren Eigen- 
schaften. Die mit den erfindungsgemaBen kontinuierli- 
chen Verfahren hergestellten Materialverbunde weisen 

*5 eine gieichmaBige Fertigungsqualitat mit oft sehr gerin- 
gen Schwankungen in ihren physikalischen und chemi- 
schen Eigenschaften im Materialverbund auf. 

Die relative Schwankungsbreite Ax/x solcher Ver- 
bundeigenschaften, z. B. Dicke des Materialverbundes, 

20 Gleichstromleitfahigkeit, Wechselstromkapazitat, Gas- 
permeabilitat und Oberflachenrauhigkeit, ist oft durch 
einfache Messungen direkt uberprufbar. Die Schwan- 
kungsbreite Ax fur einen Materialverbund ist bei einem 
geeigneten kontinuierlichen Herstellungsverfahren 

25 klein gegenuber x, vorzugsweise gilt Ax/x < 25%, be- 
vorzugt Ax/x < 10%, insbesondere Ax/x < 5%. Die 
bekannten Membran-EIektrodeneinheiten, die uber dis- 
kontinuierliche Verfahren hergestellt wurden, weisen 
eine hohe Schwankungsbreite Ax/x > 25% bei minde- 

30 stens einer der obengenannten relevanten Eigenschaf- 
ten auf. 

In Hinblick auf den angestrebten Einsatz von Materi- 
alverbunden in elektrochemischen Zellen, wie Brenn- 
stoffzellen oder Elektrolyseuren, hat es sich als vorteil- 

35 haft erwiesen, direkt die Leistungsfahigkeit in einer sol- 
chen Anwendung zur Charakterisierung heranzuziehen; 
hier werden eine Vielzahl von Parametern gemeinsam 
erfaBt In einigen Fallen hat es sich jedoch auch als 
sinnvoll erwiesen, die Schwankungsbreite einzelner Pa- 

40 rameter in einem geeigneten MeBaufbau separat zu er- 
fassen. 

Fur Materialverbunde, die eine vollstandige Mem- 
bran-EIektroden-Einheit darstellen, kann zum Beispiel 
das Leistungsverhalten in einer Brennstoffzelle zur Cha- 

^5 rakterisierung herangezogen werden. Man erhalt in Ab- 
hangigkeit von Betriebsparametem (z. B. Temperatur T, 
Gasdrucke p) eine Strom-Spannungs-Kennlinie, aus der 
die Leistung P als Funktion der Stromdichte I entnom- 
men werden kann. An der Stelle des Leistungsmaxi- 

50 mums P(I,T,p)/(I) = 0 liefert ein solcher Materialver- 
bund die elektrische Leistung Po. Die Schwankungsbrei- 
te APo fur einen Materialverbund ist bei einem geeigne- 
ten kontinuierlichen Herstellungsverfahren klein gegen- 
uber Po, vorzugsweise gilt AP</Po < 25%, bevorzugt 

55 APc/Po < 10%, insbesondere APo/Po < 5%. Die be- 
kannten Membran-EIektrodeneinheiten, die uber dis- 
kontinuierliche Verfahren hergestellt wurden, weisen 
ublicherweise eine Schwankungsbreite APo/Po > 25% 
auf 

60 Fur Materialverbunde, die Vorprodukte einer Mem- 
bran-EIektroden-Einheit darstellen, kann zum Beispiel 
in analoger Weise das Leistungsverhalten in einer Zelle 
zur Charakterisierung herangezogen werden, nachdem 
man sie in nachgeschalteten Schritten in Membran- 
es Elektroden-Einheiten uberfuhrt hat Diskontinuierlich 
hergesteflte Materialverbunde, die (gegebenenfails nach 
der Oberfuhrung in eine Membran-EIektroden-Einheit 
und Verwendung in einer Brennstoffzelle) eine Schwan- 



DE 195 48 422 Al 



10 



15 



kungsbreite der elektrischen Leistung P 0 am Leistungs- 
raaximura APo/Po < 25% aufweisen, sind bisher nicht 
bekannt 

Fur Materialverbunde kann zum Beispiel die komple- 
xe Impedanzspektroskopie zur Charakterisierung der 
Gleichforaiigkeit herangezogen werden. Obwohl in vie- 
Ien Fallen eine vollstandige Interpretation der erhalte- 
nen Spektren schwierig oder unmoglich ist, gestattet es 
diese Methode dennoch zuverlassig die Gleichformig- 
keit von Materialverbunden nachzuweisen: die mit Hilf e 
der Impedanzspektroskopie erhaltenen Spektren wer- 
den quasi als Fingerabdruck eines jeweiligen Material- 
verbundes genommen und miteinander verglichen. Die- 
se Methode bietet den Vorteil, daB auch Materialver- 
bunde, die keine Membran-Elektroden-Einheiten sind, 
direkt untersucht werden konnen. Zudem bietet diese 
Methode den Vorteil, daB die Gleichformigkeit auch 
innerhalb eines Materialverbundes nachgewiesen wer- 
den kann, z. B. indem ein Verbund in kleine Probestucke 
zerlegt und anschlieBend vermessen wird Bei einer 
gleichmaBigen Fertigungsqualitat sind die Abweichun- 
gen zwischen unterschiedlichen Proben gering. Bei dis- 
kontinuierlich hergestellten Materialverbunden weisen 
die Impedanzspektren versehiedener Verbunde mehr 
oder minder groBe Abweichungen voneinander aul 

Fur Materialverbunde konnen weitere Methoden zur 
Charakterisierung der Gleichformigkeit herangezogen 
werden. Die Messungen von Dicken, Gasdurchlassig- 
keiten, Gleichstrom- oder Wechselstromwiderstanden 
und Oberflacheneigenschaften sind dem Fachmann ge- 
laufig. Eine geringe Schwankungsbreite der Eigenschaf- 
ten spiegelt eine gleichmaBige Fertigungsqualitat der 
Materialverbunde wider. 

Obwohl kontinuierliche Fertigungsverfahren fur viele 
kommerzielle Produkte als Stand der Technik bekannt 
sind und obwohl viele Membran-Elektroden-Einheiten 
und ihre Herstellungsyerfahren veroffentlicht sind, war 
es bis jetzt nicht mSglich, Membran-Elektroden-Einhei- 
ten oder ihre Vorprodukte rait einer gleichbleibenden 
Fertigungsqualitat kontinuierlich herzustellen. 

Es besteht daher die Aufgabe, kostengunstige Materi- 
alverbunde mit gleichbleibender Fertigungsqualitat und 
geeignete Verfahren zu ihrer Herstellung bereitzustel- 
len. 

Die vorliegende Erfindung lost diese Aufgaben und 
betrifft kontinuierlich hergestellte Materialverbunde 
mit gleichbleibender Fertigungsqualitat enthaltend 

a. mindestens eine Schicht, die ionenleitendes und/ 
oder elektronenleiten des Material enthalt, und M} 

b. mindestens eine Schicht, die eines oder mehrere 
weitere Funktionsmateri alien enthalt, welche sich 
in innigem Kontakt zu einer elektronenleitenden 
und/oder einer ionenleitendeh Schicht befinden, 
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wobei die relative Schwankungsbreite mindestens einer 
Verbundeigenschaft Ax/x, ausgewahlt aus der Gruppe: 
Dicke des Materialverbundes, Gleichstromleitfahigkeit, 
Wechselstromkapazitat und Oberflachenrauhigkeit, < 
25%, bevorzugt < 10%, insbesondere < 5%ist 

Ferner zeigen die erfindungsgemaBen kontinuierlich 
hergestellten Materialverbunde, gegebenenfalls nach 
Oberfuhrung in eine Memb ran- El ektro den-Einhei t, in 
einer Brennstoffzelle eine Schwankungsbreite der elek- 
trischen Leistung Po am Leistungsmaximum von APo/Po 
<25%. 

Gegenstand dieser Anmeldung sind unterschiedliche 
Materialverbunde, z. B. Membran-Elektroden-Einhei- 
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ten (a), Membran-Elektroden-Halbzeuge (b), beidseitig 
Katalysator-beschichtete Ionenleiter (c), einseitig Kata- 
lysator-beschichtete Ionenleiter (d) und Katalysator-be- 
schichtete Elektronenleiter(e) (Abb. 2). 

Weiterhin betrifft die vorliegende Anmeldung Ver- 
fahren zur kontinuierlichen Herstellung von Material- 
verbunden mit gleichbleibender Fertigungsqualitat, wo- 
bei mindestens ein flachiges Gebilde, das sogenannte 
Substrat, das ein Funktionsmaterial enthalt, kontinuier- 
lich gefuhrt und rait mindestens einem weiteren Gebilde 
oder Material, das ein weiteres Funktionsmaterial ent- 
halt, dem sogenannten Belag, kontaktiert und verbun- 
den wird. 

Ein kontinuierliches Verfahren im Sinne dieser An- 
meldung ist weiterhin ein Verfahren, bei dem gegebe- 
nenfalls der Zeitraum zwischen der Entnahme zweier 
endlicher Produkte deutlich kleiner ist als der Zeitraum, 
der zur Herstellung jedes einzelnen endlichen Produk- 
tes bendtigt wird. Auch Verfahren, die diskontinuierli- 
che Schritte enthalten, sind kontinuierliche Verfahren, 
sofern mindestens ein Teilschritt kontinuierlich erfolgt 

Mittels Transport- und Zufuhreinrichtungen wird bei- 
spielsweise ein flachiges, Funktionsmaterial enthalten- 
des Gebilde (Substrat) kontinuierlich gefuhrt und mit 
mindestens einem weiteren, Funktionsmaterial enthal- 
tendem Material (Belag) kontaktiert und verbunden. 

Der Belag kann als flachiges Gebilde kontinuierlich 
zu gefuhrt werden, das mit dem flachigen Substrat Iami- 
niert, geklebt oder sonstwie geeignet verbunden wird 
Der Belag kann u. a. als Losung, Dispersion, Paste oder 
Feststoffpulver zugefuhrt werden und u. a. durch La rai- 
nier-, NaBbeschichtungs- oder Druckverfahren mit dem 
Substrat geeignet verbunden werden. Voraussetzung 
fur eine kontinuierliche Fertigung von Materialverbun- 
den ist, daB mindestens eine Komponente als flachiges 
Gebilde gefuhrt wird, zum Beispiel mittels einer geeig- 
neten Anordnung von Rollen, Walzen oder sonstiger 
Transportvorrichtungen. 

Insbesondere betrifft die vorliegende Anmeldung f ol- 
gende Materialverbunde: Kontinuierlich hergestellte 
Materialverbunde enthaltend 

a. mindestens eine mi trig angeordnete gasdichte 
Schicht, die ionenleitendes Material enthalt, und 
mindestens zwei gasdurchlassige Schichten, die 
elektronenleitende Materialien enthalten, und 

b. mindestens zwei Schichten, die als weitere Funk- 
tionsmaterialien katalytisch aktive Materiahen ent- 
halten, welche sich in innigem Kontakt sowohl zu 
einer elektronenleitenden Schicht als 

auch zu einer ionenleitenden Schicht befinden 

(Abb. 1); 

sowie 

kontinuierlich hergestellte Materialverbunde ent- 
haltend 

a. eine gasdichte Schicht, die ionenleitendes Materi- 
al enthalt, und eine gasdurchlassige Schicht, die 
elektronenleitendes Material enthalt, und 

b. eine Schicht, die als weiteres Funktionsmaterial 
katalytisch aktives Material enthalt, 

welches sich in innigem Kontakt zu einer elektro- 
nenleitenden und/oder ionenleitenden Schicht be- 
findet(Ahb. 11a); 
sowie 

kontinuierlich hergestellte Materialverbunde ent- 
haltend 

a. eine mittig angeordnete gasdichte Schicht, die 
ionenleitendes Material enthalt, und 
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b. zwei Schichten, die katalytisch aktive Materialien 
enthalten, welche sich in innigem Kontakt mit io- 
nenleitendem Material befinden (Abb. 10a); sowie 
kontinuierlich hergestellte Materialverbunde nach 
enthaltend 5 

a. eine gasdichte Schicht^ die ionenleitendes Materi- 
al enthait, und 

b. eine Schicht, die katalytisch aktives Material ent- 
hait (Abb. 9a); und 

kontinuierlich hergestellte Materialverbunde ent- «> 
haltend 

a. eine gasdurchlassige Schicht, die eiektronenlei- 
tendes Material enthait, und 

b. eine Schicht, die katalytisch aktives Material ent- 
hait (Abb. 8a). 15 

Fur die genannten Materialverbunde sind jeweils ver- 
schiedene kontinuierliche Fertigungsverfahren mdglich. 
Bevorzugt sind hierbei Verfahren, bei denen Ionenleiter 
oder Elektronenleiter als flachige ausgedehnte Gebilde 20 
kontinuierlich gefordert werden. Als solche flachige 
ausgedehnte Substrate kommen zum Beispiel unver- 
starkte oder verstarkte dichte Filme in Frage, die ionen- 
leitendes Materialien enthalten. Ebenfalls als flachige 
ausgedehnte Substrate kommen u.a. Gewebe, Vliese 25 
und Papiere in Frage, die elektronenleitende Materia- 
lien enthalten. Ebenfalls als flachige ausgedehnte Sub- 
strate sind flachige endliche Stucke, die elektronenlei- 
tende Materialien enthalten, geeignet, sofern sie auf ei- 
nem flachigen ausgedehnten Trager kontinuierlich ge- 30 
fordert werden konnen. Abb. 3 zeigt schematisch Bei- 
spiele von flachigen ausgedehnten Gebilden, die bevor- 
zugt fur eine kontinuierliche Forderung geeignet sind. 

Flachige Gebilde, die insbesondere fur das erfin- 
dungsgemaBe kontinuierliche Verfahren geeignet sind, 35 
sind beispielsweise Elektronenleiter I oder V, z. B. a) als 
ungetragertes, flachiges ausgedehntes Gebilde (Io oder 
Vo) oder b) als getragertes, endliches Gebilde (It oder 
Vt) auf flachigem ausgedehntem Trager T oder Ionen- 
leiter III, zum Beispiel c) als unverstarktes, flachiges *o 
ausgedehntes Gebilde (IIIo) oder d) als verstarktes fla- 
chiges ausgedehntes Gebilde (III)s mit mittig einge- 
brachter Stutzstruktur S (Abb. 3). 

Es konnen auch Materialverbunde als Substrat oder 
Belag eingesetzt werden, sofern sie als flachige Gebilde 45 
vorliegen. Solche Materialverbunde konnen getrennt 
(kontinuierlich oder diskontinuierlich) hergestellt wor- 
den sein oder auch in einem Arbeitsgang kontinuierlich 
erzeugt werden. 

ErfindungsgemaB verwendbare Funktionsmaterialien 50 
sind z. B. ionenleitende Materialien, elektronenleitende 
Materialien und katalytisch aktive Materialien. Eben- 
falls konnen Hydrophobierungsmittel, Katalysatortra- 
ger, Stutzstrukturen, flachige Trager, Klebematerialien 
oder Dichtungsmaterialien sowie weitere ahnliche 55 
Funktionsmaterialien in den Materialverbunden enthal- 
ten sein. 

Als elektronenleitende Materialien werden fur die be- 
anspruchten Materialverbunde Kohlenstoff in leitfahi- 
ger Modifikation, bevorzugt als Graphit, RuB, Aktiv- 60 
kohle, VulkanruB, karbonisierte oder graphitierte Pul- 
ver, Granulat, Papiere, Fasern, Vliese, Filze, Gewebe 
und Verbundstrukturen oder Metalle, bevorzugt Edel- 
stahl, Nickel und Titan, bevorzugt als Pulver, Granulat, 
Papiere, Fasern, Vliese, Gewebe, Sinterplatten oder 65 
Kombinationen derselben eingesetzt. 

Gegebenenfalls werden die elektronenleitenden Ma- 
terialien oder die Materialverbunde, die elektronenlei- 



tende Materialien enthalten, einer Konditionierung un- 
terworfen. Eine solche Konditionierung kann dazu die- 
nen, den Kontakt zwischen elektronenleitenden Parti- 
keln oder Strukturen zu verbessern und dadurch den 
elektrischen Widerstand zu senken, die Durchlassigkeit 
fur Gase oder Wasser zu erhdhen oder die Anbindung 
an katalytisch aktive Materialien oder ionenleitende 
Materialien zu optimieren. Ein solcher Konditionie- 
rungsschritt kann u.a. Pressen, Tempern, Wassern, 
Quellen und Trocknen umf assen. 

Elektronenleitende Materialien werden oft als por5se 
Flachengebilde oder dunne Schichten fur gasdurchlassi- 
ge Gebilde in Materialverbunden eingesetzt Bevorzugt 
verwendet werden zum Beispiel Flachengebilde, die ei- 
ne elektrische Leitfahigkeit > 0,01 jim aufweisen und 
eine Porositat von 10% bis 90% besitzen, die einen 
ausreichenden diffusiven Gas transport in elektrochemi- 
schen Anwendungen zulafit 

Elektronenleitende Materialien werden oft auch als 
Pulver oder Granulate eingesetzt, sofern sie im Meteri- 
alverbund elektrische Leitfahigkeit und gute Gasdiffu- 
sionseigenschaften aufweisen. Elektronen leitende Ma- 
terialien konnen u. a. als fluide Zubereitungen (z. B. als 
Dispersionen) eingesetzt werden. Elektronenleitende 
Materialien konnen mit einer leitfahigen Schutzschicht 
(z. B. a us Gold) uberzogen sein. 

Katalytisch aktive Materialien sind z.B. Stoffe, die 
(direkt oder nach chemischer Umwandlung) die Fahig- 
keit zur Katalyse elektrochemischer Reaktionen auf- 
weisen. Auch ein Material, das selbst noch nicht kataly- 
tisch wirkt, aber nach chemischer Umsetzung (z. B. Re- 
duktion) als Katalysator fungiert, ist ein katalytisch akti- 
ves Material Bevorzugte katalytisch aktive Materialien 
sind solche, die nach einer geeigneten Konditionierung 
die Reaktionen H2 2 H + + 2 e~ und/oder 2 e~ + l /i O2 
O 2 - und/oder H 2 + Vz 0 2 H 2 Q und/oder CH 3 OH + 
H2O 3H 2 + C0 2 katalysieren. Solche katalytisch akti- 
ven Materialien enthalten oft Elemente der l n 2. und 8. 
Nebengruppe des Periodensystems sowie Elemente an- 
derer Gruppen, insbesondere Pt, Ir, Cu, Ag, Au, Ru, Ni, 
Zn, Rh, Sn, Re, Ti, W, und Mo. 

Katalytisch aktive Materialien fur Materialverbunde 
konnen getragerte und ungetragerte Katalysatoren, 
kolloidale Systeme sowie Katalysatorvorprodukte ent- 
halten. Katalytisch aktive Materialien konnen Metalle, 
Oxide, Legierungen oder Mischoxide sowie Sauren, Sal- 
ze oder Komplexe enthalten. 

Es kann notwendig sein, katalytisch aktive Materia- 
lien sowie Materialverbunde, die katalytisch aktive Ma- 
terialien enthalten, einer Konditionierung zu unterwer- 
f en. Eine solche Konditionierung kann z. B. dazu dienen, 
Oxidationsstufen zu andern, den Katalysator zu fallen, 
ihn in seine aktive Form zu uberfuhren, von Oberfla- 
chenbelagen und potentiellen Giften zu befreien, die 
Zuganglichkeit oder Aktivitat des Katalysators zu stei- 
gern oder die Anbindung an elektronenleitende oder 
ionenleitende Materialien zu optimieren. Ein solcher 
Konditionierungsschritt kann u.a. Reduktion, Oxida- 
tion, chemische oder elektrochemische Abscheidung, 
Tempern, Wassern oder Trocknen umf assen. 

Materialverbunde, die katalytisch aktives Material, 
das auf Elementen der achten Nebengruppe basiert, 
enthalten, weiseh oft eine Konzentration des Katalysa- 
tors auf, die 0,01. bis 4,0 mg Element der 8. Nebengruppe 
pro cm 2 Beschichtungsflache entspricht Hierbei ist die 
Obergrenze der Belegung mit katalytisch aktive ra Ma- 
terial durch den^ Materialpreis gegeben, die Untergren- 
ze wird durch die katalytische Aktivitat festgelegt. Auf- 



DE 195 48 422 Al 

7 8 

grund des oft hohen Preises von Katalysatoren ist eine elektronenleitende Materialien zu optimieren- 
ortlich gezielte Einbringung des katalytisch aktiven Ma- Einen solchen Kondinonierungsschritt kann der Ein- 
terials in einem Materiaiverbund vorteilhaft, bei der ei- trag oder die Entfemung von Hilfsstoff en (zum Beispiel 
ne enge Anbindung von einem hohen Prozentsatz des Wasser, Losemittel, Quellungsmittel) darstellen, bei- 
katalytisch aktiven Materials an elektronenleitendes spielsweise (A) durch Wasserdampfbehandlung, durch 
und ionenleitendes Material gewahrleistet ist Daher Aufspruhen geeigneter Fluide, durch Rakeln oder 
enthalten Zubereitungen, die katalytisch aktives Materi- Schlitzdfisenauftrag geeigneter Fluide oder durch Tau- 
al enthalten, oft auch ionenleitendes und/oder elektro- chen in ein geeignetes Konditiqnierungsbad oder (B) 
nenleitendes MateriaL Q durch Trocknen oder durch extraktiven Austausch (zum 

Katalytisch aktive Materialien konnen u. a. als fluide 10 Beispiel gekoppelt mit Phaseninversion). Der Konditio- 
Zubereitungen (z. B. Dispersionen, Losungen) einge- nierungsschritt kann ebenfalls eine thermische Behand- 
setzt werden. lung, z. B. Heizen in Konvektionskammern, Bestrahlung 

Ionenleitende Materialien sind Stoffe, die allein oder mit IR- oder MW-Strahlung oder Tauchen in ein Bad, 
in Anwesenheit von Wasser, einem waBrigen Elektroly- umfassen. 

ten, einer Saure oder einer Lauge, die Fahigkeit zum Eine Konditionierung kann ebenfalls dazu dienen, io- 
Transport von Ionen aufweisen. Auch ein Material, das nenleitende Materialien von einer Salzform in die Sail- 
allein keinen oder nur geringen lonentransport zulaBt, reform zu uberfuhren oder umgekehrt von der Saure in 
aber nach Quellen in Wasser oder einem anderen geeig- eine Salzform. Ein solcher Konditionierungsschritt bein- 
neten Stoff, z. B. H3PO4 oder H2SO4, zu lonentransport haltet bevorzugterweise das Tauchen in saure-, laugen- 
befahigt ist, ist somit ein ionenleitendes MateriaL Das oder salzhaltige losungen, Die in diesem und im vorher- 
gieiche gilt fur ein Material, das in einer Salzform vor- gehenden Absatz beschriebenen Konditionierungs- 
liegt und erst nach der Oberfuhrung in eine Saureform schritte konnen einzeln oder in Kombination miteinan- 
relevante Leitfahigkeiten fur spezifische Ionen zeigt der erf olgen. 

Ionenleitende Materialien, die unter anderem fur den Ionenleitende Materialien konnen u. a. als fluide Zu- 
Aufbau der gasdichten, ionenleitenden Schicht geeignet bereitungen (Pasten, Losungen oder Dispersionen oder 
sind, enthalten zum Beispiel Polymere, die ionisch dis- Aerosole basierend auf Losungen oder Dispersionen) 
oziierbare Gruppen aufweisen. Ionenleitende Materia- eingesetzt werden. Geeignete Hilfsmittel konnen hier- 
lien enthalten bevorzugt Polymere, die disoziierbare bei Wasser und aprotisch dipolare Losemittel (z.B. 
saure Gruppen aufweisen, entweder kovalent gebunde- N-Methylpyrrolidon (NMP), Dimethylformamid 
ne funktionelle Gruppen wie -SO3M, -PO3MM', 30 (DMF), Dimethylacetamid (DMAc), Dimethylsulfoxid 
_ COOM u. 2l (MM' — ' H, NH4, Metalle, insbesondere (DMSO)) oder Sauren (z. B. Schwefelsaure) sein. 
Alkali- und Erdalkalimetalle) oder Sauren als Quel- Als Hydrophobierungsmaterialien werden zum Bei- 
lungsmittel wie H3PO4 oder H2SO4- spiel fluorhaltige Polymere (z. B. Poiytetrafluorethylen 

Bevorzugt enthalten ionenleitende Materialien (PTFE), CTFE) oder Silikone eingesetzt Hydrophobi- 
Polyarylene, mit funktionellen Gruppen wie — SO3H sierungsmaterialien kSnnen als Fluide (z.B. Dispersio- 
(siehe Formel (I)). Besonders bevorzugte Polyarylene nen) eingesetzt werden. 

weisen als Hauptkette ein Polyetherketon, ein Polyet- Katalytisch aktive Materialien konnen u. a. Katalysa- 
hersulfon oder ein Polyarylensulfid auf. Ebenfalls bevor- tortrager enthalten. Katalysatortrager weisen oft neben 

einer hohen spezifischen Oberflache eine hohe Porosi- 
tat mit definierter PorengroBenverteilung auf. Um eine 
gute Anbindung des katalytisch aktiven Materials an 
ionenleitendes Material und elektronenleitendes Mate- 
rial zu gewahrleisten, werden als Katalysatortrager be- 
vorzugt porose Carbonpartikel (z. B. Aktivkohle oder 
VulcanruB, z. B. ®XC-72 und ®XC-72R der Firma 
E-TEK) eingesetzt Diese konnen u. U. auch ionenleiten- 
des Material enthalten. 

Als Stutzstrukturen werden Gewebe oder Vliese von 
Polymeren eingesetzt Bevorzugt werden Monofilgewe- 
be aus Hochleistungspolymeren, wie z. B. Polyarylenen, 
eingesetzt Aber auch Vliese oder mikroporose Mem- 
brane aus anderen Polymermaterialien, wie z . B. Polyet- 
hylenterephtalat (PET) oder Poiytetrafluorethylen 
(PTFE) sind oft geeignet 

Als Tragerstrukturen werden Filme, Gewebe oder 
Vliese von Polymeren eingesetzt Ebenfalls als Trager- 
strukturen werden Folien, Gewebe oder Vliese aus 
Kohlenstoff oder Metallen eingesetzt Bevorzugt wer- 
den Filme aus PET oder Polyamid (z. B. Mylar®), Mono- 
filgewebe aus PET oder Hochleistungspolymeren (z. B. 
Polyetheretherketon (PEEK)) eingesetzt Ebenfalls be- 
vorzugt werden Folien aus Aluminium oder Edelstahl 
oder dunnmaschige Gewebe aus Edelstahl eingesetzt 

Kleberaaterialien enthalten oft Losungsmittel und/ 
oder Quellungsmittel fur ionenleitende Materialien. 
gezielt bevorzugte Wasser-, Elektrolyt-, Ionen-, Lose- Klebemittel konnen gegebenenfalls als Flussigkeit oder 
mittel- oder Quellungsmittelgehalte einzusteilen oder in Dampfform eingesetzt werden. Ebenfalls enthalten 
die Anbindung an katalytisch aktive Materialien oder Klebemittel oft ionenleitende Materialien. Klebemittel 



zugt werden perfluorierte Polymere mit sulfonsaure- 
gruppenhaltigen Seitenketten eingesetzt Ebenfalls be- 
vorzugt sind Polybenzimidazole (PBO, die disoziierbare 
saure Gruppen enthalten (z.B. PBI gequollen mit 
H3PO4X Ionenleitende Materialien enthalten ebenfalls 
bevorzugt Polymermischungen, die mindestens eines 
der oben genannten Polymere enthalten. 




50 



X = (in beliebiger Reihenfolge) O, CO, SO* SO, S, 
C(CH 3 )2, 0(CO), NH(CO) 

Y = (in beliebiger Reihenfolge) H, SOsM, PO3MM', 
COOM 

M,M' = H, NH4, Metalle. 

Es kann notwendig sein, ionenleitende Materialien so- 
wie Filme oder Materialverbunde, die ionenleitende 
Materialien enthalten, einer Konditionierung zu unter- 
werfen. Eine solche Konditionierung kann dazu dienen, 
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konnen als fluide Zubereitungen, das heiBt als Pasten, 
Losungen und Dispersionen sowie als Aerosole von Ld- 
sungen oder Dispersionen, eingesetzt werden. 

Als Dichtungsmaterialien werden oft hydrophobe 
Polymere eingesetzt. Bevorzugt sind hierbei fiuorierte 
Polymere, wie z. B. PTFE, und auch vernetzte oder ver- 
netzbare thermoplastische Polymere, wie z. B. Polysilo- 
xane oder Polyurethane. Dichtungsmaterialien konnen 
als flachige Gebilde (z. B. Stanzlinge), Fluide (z. B. Lo- 
sungen, Pasten oder Dispersionen) oder in Substanz ein- 
gesetzt werden. 

Als Hilfsmittel werden in dieser Anmeldung Stoffe 
verstanden, die als Losemittel, Dispergiermittel, Quel- 
lungsmittel, Weichmacher, Nichtlosemittel, Trennmittel 
uiL wahrend des HersteUungsverfahrens Verwendung 
finden. Im allgemeinen werden sie nur zeitweilig d. h. 
zur Formgebung, zur Einstellung physikalischer Eigen- 
schaften oder zur Erzielung eines geeigneten Verbund- 
es eingesetzt Hilfsmittel konnen im resultierenden Ma- 
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ihre Breite betragt 5 cm bis 100 cm, bevorzugt 10 cm bh 
60 cm, ihre Lange betragt betragt 5 cm bis 100 cm, be- 
vorzugt 10 cm bis 60 emu Der flachige ausgedehnte Tra- 
ger weist eine Dicke von 5 pm bis 5 mm auf, bevorzugt 
von 10 urn bis 1 mm auf, seine Breite betragt 5 cm bis 
100 cm, bevorzugt 10 cm bis 60 cm, seine Lange betragt 
deutlich mehr als 100 cm. 

Wird der Belag als flachiges Gebilde zugefuhrt, so 
kann es mit dem flachigen Substrat unter EinfluB von 
erhohtem Druck und/oder erhohter Temperatur und/ 
oder Klebemittei laminiert, geklebt oder sonstwie ge- 
eignet verbunden werden. Enthalt der Belag und das 
Substrat flachige endliche Gebilde, so werden die bei- 
den zum Beispiel positionsgenau zusammengef Qhrt. 

Der Belag kann als fluide oder pulverige Zubereitung 
oder kontinuierlich zugefuhrt und mit dem Substrat ver- 
bunden werden. Die Zubereitung kann dabei zu 100% 
aus Funktionsmaterial bestehen oder dieses zwischen 
1% und 99% enthalten. Als Fluid gelten flussige, nieder- 



terialverbund verbleiben (z. B. Wasser) oder vollstandig, 20 viskose und flussige, viskose und flussige bzw. pastose, 



bzw. nahezu vollstandig entfernt werden (z. B. Fallungs 
mittel). 

Eine Reihe von Herstellungsverfahren sind geeignet, 
Materialverbunde mit gleichmaBiger Fertigungsqualitat 
kontinuierlich herzustelien. Hierbei wird ein Substrat 
kontinuierlich gef 5rdert und mit einem Belag versehen. 

Das Substrat wird bevorzugt als flachiges ausgedehn- 
tes Gebilde eingesetzt, vorzugsweise mit einer Dicke im 
Bereich von 5 ujn bis 5 ram, insbesondere 10 um bis 
1 mm, einer Breite im Bereich von 5 cm bis 300 cm, be- 
vorzugt 10 cm bis 100 cm, und einer Lange von deutlich 
mehr als 300 cm 

Als Substrate fur kontinuierliche Verfahren sind fla- 
chige ausgedehnte Gebilde (Abb. 4(a)) oder flachige 
ausgedehnte Gebilde, z. R als Trager, geeignet, auf de- 
nen flachige endliche Gebilde angeordnet sind (Abb. 4 
(b))- 

So konnen auf einem flachigen ausgedehnten Trager 
zum Beispiel in regelmaBiger Anordnung flachige endli- 
che Stucke, die eiektronenleitendes Material enthalten, 
aufgebracht sein. 

Die flachigen endlichen Gebilde weisen eine Dicke 
von 5 uxn bis 5 mm auf, bevorzugt von 10 ji.ni bis 1 rnm f 
ihre Breite betragt 5 cm bis 300 cm, bevorzugt 10 cm bis 
100 cm, ihre Lange betragt betragt 5 cm bis 300 cm, be- 
vorzugt 10 cm bis 100 cm. Der flachige ausgedehnte 
Trager weist eine Dicke von 5 \im bis 5 mm auf, bevor- 
zugt von 10 p bis 1 mm auf, seine Breite betragt 5 cm 
bis 300 cm, bevorzugt 10 cm bis 100 cm, seine Lange 
betragt deutlich mehr als 300 cm. 

Das Produkt kann als flachiger ausgedehnter Materi- 
alverbund entnommen werden, einem weiteren konti- 
nuierlichen Beschichtungsverfahren zugefuhrt werden 
oder nach einem ZerteilungsprozeB, z. B. Stanzen oder 
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hochviskose Zubereitungsformen (Losungen und Di- 
spersionen) sowie gegebenenfalls Spruhtropfchen bzw. 
Aerosole (von Losungen und Dispersionen) als auch ge- 
gebenenfalls Gase bzw. Dampfe. 

Der Belag wird zum Beispiel als Losung oder Disper- 
sion eingesetzt. Eine niederviskose Losung oder Disper- 
sion wird zum Beispiel durch NaBbeschichten, wie z. B. 
Spruhen, aufgetragen. Eine viskose Losung oder Di- 
spersion wird zum Beispiel durch NaBbeschichten, wie 
z.B. Rakeln oder Schlitzdusenantrag, aufgetragen. Es 
konnen Abdeckungen oder Masken zum Einsatz kom- 
men, damit die fluide Zubereitung nur in ausgewahlten 
Bereichen des Substrats aufgetragen wirdL 

Der Belag wird zum Beispiel als Paste oder Losung 
oder Dispersion eingesetzt Ein solches Fluid wird zum 
Beispiel durch Drucktechniken wie Hoch-, Tief-, Flach- 
oder Siebdruck aufgetragen. Es konnen geformte 
Druckwerkzeuge oder Abdeckungen oder Masken zum 
Einsatz kommen, damit die fluide Zubereitung nur in 
ausgewahlten Bereichen des Substrats aufgedruckt 
wird. 

Der Belag wird zum Beispiel als Feststoffpulver ein- 
gesetzt und auf ein Flussigkeitbenetztes oder gequolle- 
nes Substrat durch Besanden aufgebracht. Es konnen 
Abdeckungen oder Masken zum Einsatz kommen, da- 
mit die pulverige Zubereitung nur in ausgewahlten Be- 
reichen des Substrats aufgebracht wird. 

Wird der Belag als Fluid oder Pulver zugefuhrt, so 
kann er mit dem flachigen Substrat unter EinfluB von 
erhohtem Druck und/oder erhShter Temperatur geeig- 
net verbunden werden. 

Ein Substrat kann einseitig oder beidseidg mit einem 
Belag beschichtet werden. Abb. 5 zeigt schematisch 
Moglichkeiten des Auftrags. So kann bei dem erfin- 



Schneiden, als eine Vielzahl flachiger endlicher Materi- 55 dungsgemaBen kontinuieriichen Beschichtungsverfah- 



alverbunde anfallen. 

Der Belag kann als flachiges Gebilde kontinuierlich 
zugefuhrt und mit dem Substrat verbunden werden. 

Der Belag wird zum Beispiel als flachiges ausgedehn- 
tes Gebilde eingesetzt, d. h. seine Dicke betragt 5 um bis 
5 mm, bevorzugt 10 um bis 1 mm, seine Breite betragt 
5 cm bis 300 cm, bevorzugt 10 cm bis 100 era, seine Lan- 
ge betragt deutlich mehr als 100 cm. Ferner kann der 
Belag als flachiges ausgedehntes Gebilde, auf dem fla- 
chige endliche Gebilde aus Funktionsmaterialien ange- 
ordnet sind, eingesetzt werden. Die flachigen endlichen 
Gebilde weisen in diesem Fall vorzugsweise eine Dicke 
von 5 m bis 5 mm auf, insbesondere von 10 pirn bis 1 mm, 
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ren die Beschichtung auf drei verschiedenen Wegen er- 
folgen(Abb. 5): 

a) einseitige Beschichtung des Substrats mit Belag, 

b) zweiseitige zweistufige Beschichtung (evtL mit 
zwischengeschaltetenKonditionierungsschritten), 

c) zweiseitige einstufige Beschichtung. 

Unter anderen konnen folgende Techniken im Zu- 
sammenhang mit den aufgefuhrten Funktionsmateria- 
lien zur kontinuierlichen Herstellung von Materialver- 
bunden eingesetzt werden: 

Katalytisch aktives Material kann in fluiden oder pul- 
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verigen Zubereitungen aufgetragen werden oder als Be- 
standteil eines Materialverbundes als flachiges Gebilde 
gefuhrt werden. Zubereitungen konnen katalytisch akri- 
ves Material als getragerte Katalysatoren, ungetragerte 
Katalysatoren, Katalysatorvprprodukte oder Mischun- 
gen hiervon enthalten. Katalytisch aktives Material 
kannu-a. . . . 

durch Sputtern, Chemical Vapour Deposition, Physical 
Vapour Deposition oder Plasmaabscheidung oa. von 
Metall, durch NaBbeschichtung, wie z. B. Rakeln oder 
Schlitzdusenantrag von fluiden Zubereitungen, die kata- 
lytisch aktives Material enthalten durch NaBbeschich- 
tung, wie z. B. Spruhen, von fluiden Zubereitungen, die 
katalytisch aktives Material enthalten, durch Druck- 
techniken (Hoch-, Tief-, Flach-, Siebdruck) mit fluiden 
Zubereitungen, die katalytisch aktives Material enthal- 
ten, durch cheraische Abscheidung oder Fallung aus Lo- 
sungen, die katalytisch aktives Material enthalten, durch 
elektrochemische Abscheidung aus Losungen, die kata- 
lytisch aktives Material enthalten, durch Besanden mit 
pulverformigen Zubereitungen, die katalytisch aktives 
Material enthalten, oder durch Laminieren eines flachi- 
gen Gebildes, das katalytisch aktives Material enthalt, 
eventuell unter Anwendung von erhdhtem Druck und/ 
oder erhohter Temperatur und/oder eines Klebemittels 
auf Oberflachen oder in porose Strukturen eines Sub- 
strats in kontinuierlicher Weise aufgebracht werden. 
Hierbei konnen Hilfsmittel verwendet werden, die u. a. 
durch Verdampfen oder extraktiven Austausch entfernt 
werden konnen. 

Katalytisch aktives Material kann in flachigen Gebil- 
den (Substrat oder Belag) enthalten sein und kontinuier- 
lich gefuhrt werden. Das flachige Gebilde ist bevorzugt 
selbst ein Materialverbund und kann flachig ausgedehnt 
oder flachig endiich sein; es kann getragert oder unge- 
tragert sein. Das flachige Gebilde kann eine Stutzstruk- 
tur enthalten. Die Mikrostruktur des flachigen Gebildes 
tragt der Tatsache Rechnung, daB das katalytisch aktive 
Material gegebenfalls einen innigen Kontakt mit ionen- 
leitendem und elektronenleitendem Material aufweisen 
soli, sowie gegebenenfalls An- und Ab transport von Re- 
aktanden in einer elektrochemischen Zelle zulaBt 

Ionenleitendes Material kann in fluiden oder pulver- 
igen Zubereitungen aufgetragen werden oder als flachi- 
ges Gebilde gefuhrt werden. Ionenleitendes Material 
kann u. a. 

durch NaBbeschichtung, wie z. B. Rakeln oder Schlitz- 
dusenantrag, von fluiden Zubereitungen, die ionenlei- 
tendes Material enthalten, 

durch NaBbeschichtung, wie z. B. Spruhen, von fluiden 
Zubereitungen, die ionenleitendes Material enthalten, 
durch Drucktechniken (Hoch-, Tief-, Flach-, Siebdruck) 
mit Zubereitungen, die ionenleitendes Material enthal- 
ten, - i • 
durch Laminieren eines flachigen Gebildes, das ionenlei- 
tendes Material enthalt, 

evtL unter Anwendung von erhShtem Druck und/oder 
erhohter Temperatur und/oder eines Klebemittels oder 
durch Extrusion von schmelzbarem ionenleitenden Ma- 
terial auf Oberflachen oder in porose Strukturen ande- 
rer Materialien in kontinuierlicher Weise aufgebracht 
werden. Hierbei konnen als Hilfsmittel Flussigkeiten 
verwendet werden, die u. a. durch Verdampfen oder ex- 
traktiven Austausch entfernt werden konnen. 

Ionenleitendes Material kann in flachigen Gebilden 
(Substrat oder Belag) enthalten sein und kontinuierlich 
gefuhrt werden. Das flachige Gebilde kann flachig aus- 
gedehnt oder flachig endiich sein; es kann getragert 



oder ungetragert sein. Das flachige Gebilde kann eine 
Stutzstruktur enthalten, die bevorzugt mittig im ionen- 
leitenden Material eingebracht ist Die Mikrostruktur 
des flachigen Gebildes, sof era es im Materialverbund als 
5 Schicht III fungieren soil, tragt der Tatsache Rechnung, 
daB die Schicht III einen hohen Diffusionswiderstand 
fur Gase aufweisen soil, also weitgehend gasdicht sein 
solL 

Elektronenleitendes Material kann in fluiden oder 
10 pulverigen Zubereitungen aufgetragen werden oder als 
flachiges Gebilde gefuhrt werden. Elektronenleitendes 
Material kann u. a. 

durch NaBbeschichtung, wie z. B. Rakeln oder Schlitz- 
dusenantrag, von Dispersionen, die elektronenleitendes 

15 Material enthalten, 

durch NaBbeschichtung, wie z. B. Spruhen, von Disper- 
sionen, die elektronenleitendes Material enthalten, 
durch Drucktechniken (Hoch-, Tief-, Flach-, Siebdruck) 
mit fluiden Zubereitungen, die elektronenleitendes Ma- 

20 terial enthalten, oder 

durch Laminieren eines flachigen Gebildes, das elektro- 
nenleitendes Material enthalt, 

evtL unter Anwendung von erhohtem Druck und/oder 
erhohter Temperatur und/oder eines Klebemittels auf 

25 Oberflachen oder in porose Strukturen anderer Mate- 
rialien in kontinuierlicher Weise aufgebracht werden. 
Hierbei konnen als Hilfsmittel FlOssigkeiten verwendet 
werden, die u.a. durch Verdampfen oder extraktiven 
Austausch entfernt werden konnen. 

30 Elektronenleitendes Material kann in flachigen Gebil- 
den (Substrat oder Belag) enthalten sein und kontinuier- 
lich gefuhrt werden. Das flachige Gebilde kann flachig 
ausgedehnt oder flachig endiich sein; es kann getragert 
oder ungetragert sein. Die Mikrostruktur der flachigen 

35 Gebilde, sofera sie im Materialverbund als Schicht I 
oder V fungieren soil, tragt der Tatsache Rechnung, daB 
die Schichten I und V einen niedrigen Transportwider- 
stand fur Gase aufweisen sollen, also gasdurchlassig sein 
sollen. 

40 Hydrophobierungsmaterial kann z. B. in fluiden Zu- 
bereitungen aufgetragen werden. Hydrophobierungs- 
material kann u. a. 

durch NaBbeschichtung, wie z. B. Rakeln oder Schlitz- 
dusenantrag, von Fluiden, die hydrophobierendes Mate- 

45 rial enthalten, 

durch NaBbeschichtung, wie z. B. Spruhen, von Fluiden, 
die hydrophobierendes Material enthalten, oder 
durch Drucktechniken (Hoch-, Tief-, Flach-, Siebdruck) 
mit Zubereitungen, die hydrophobierendes Material 

50 enthalten, 

auf Oberflachen oder in porose Strukturen anderer Ma- 
terialien in kontinuierlicher Weise aufgebracht werden. 
Hierbei konnen als Hilfsmittel Flussigkeiten verwendet 
werden, die u.a. durch Verdampfen oder extraktiven 
55 Austausch entfernt werden konnen. 

Hydrophobierungsmaterial kann in einem Material- 
verbund an verschiedenen Stellen enthalten sein. Abb. 6 
zeigt am Beispiel einer Membran-Elektroden-Einheit 
verschiedene Flichen, die Hydrophobierungsmittel ent- 
60 halten konnen. So kann Hydrophobierungsmittel (H) in 
den Schichten I, II, III, IV, V oder in den Oberflachen 
solcher Schichten enthalten sein, bzw. die Schichten par- 
tiell durchdringen (Hi auBen auf Schicht I, Hi/u zwischen 
Schicht I und II, Hn/m zwischen Schicht II und III, Hii/rv 
zwischen Schicht in und IV, Hrv/v zwischen Schicht IV 
und V, Hv auBen auf Schicht V). 

Stutzstrukturen werden evtL in flachigen Gebilden, 
die ionenleitendes oder elektronenleitendes Material 
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enthalten, verwendet Stutzstrukturen konnen mit io- 
nenleitenden oder elektronenleitenden Materialmen 
nach den oben genannten Techniken verbunden wer- 
den. 

Tragerstnikturen werden u. a. dazu verwendet, urn 
flachige endliche Gebilde, die z. B. elektronenleitendes 
Material enthalten, kontinuierlich als flachige ausge- 
dehnte Gebilde fordern zu konnen. Tragerstnikturen 
konnen mit flachigen endlichen Gebilden, die z. B. elek- 
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tronenjeitendes Material enthalten, nach den obigen to fen), 



zwischen Schicht I und III, Dinw zwischen Schicht III 
und V; mogliche Positionen der Schichten II und IV sind 
angedeutet). Die Dichtungsschichten konnen rait an- 
grenzenden Schichten flachig teilweise uberlappen. 

Hilfsmittel, also Losemittel, Dispergiermitte!, Quel- 
lungsmittel, Weichmacher, Nichtlosemittel, Trennmittel, 
konnen durch oben erwahnte Techniken eingebracht 
werden. Hilfsmittel konnen 

durch Trocknen (Verdampfen bzw. Vakuumverdamp- 



Techniken verbunden werden. 

Flachige Gebilde, die Stutz- oder Tragerstnikturen 
enthalten, konnen getrennt (kontinuierlich oder diskon- 
tinuierlich) hergestellt worden sein oder auch in einem 
Arbeitsgang kontinuierlich erzeugt werden. 

Klebemittel kann als Fluid in Kontakt mit Materialien 
gebracht werden. Das Klebemittel kann u. a. 
durch Tauchen in Bader, die Klebemittel enthalten, oder 
durch Bedampfen mit Fluiden (z. B. Losemittel oder 
Quellungsmittel) 

durch NaBbeschichtung, wie z. B. Rakeln oder Schlitz- 
dusenantrag, von fluiden Zubereitungen, die Klebemit- 
tel enthalten, 

durch NaBbeschichtung, wie z. B. Spruhen, von fluiden 
Zubereitungen, die Klebemittel enthalten, 
durch Drucktechniken (Hoch-, Tief-, Flach-, Siebdruck) 
mit fluiden Zubereitungen, die Klebemittel enthalten, 
auf Oberflachen oder in porose Strukturen anderer Ma- 
terialien in kontinuierlicher Weise in Kontakt gebracht 
werden. 

Als Dichtungsmaterialien werden oft hydrophobe 
Polymere eingesetzt Bevorzugt sind hierbei fluorierte 
Polymere, wie z. B. PTFE, und auch vernetzte oder ver- 
netzbare thermoplastische Polymere, wie z. B. Polysilo- 
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durch extraktiven Austausch (evtL mit Phaseninversion) 
oder 

durch eine {Combination aus beiden Verfahren aus Ma- 
terialverbunden entfernt werden. 

Abb. 8 zeigt schematisch a) einen Katalysator-be- 
schichteten Elektronenleiter und b) ein bevorzugtes 
Herstellungsverfahren. Solche Materialverbunde min- 
destens bestehend aus einer gasdurchlassigen Schicht (I 
oder V), die elektronenleitendes Material enthalt, und 
aus einer Schicht (II oder IV), die katalytisch aktives 
Material (in innigem Kontakt mit elektronenleitendem 
Material der Schicht I oder V) enthalt, konnen durch 
kontinuierliche Verfahren mit gleichmaBiger Ferti- 
gungsqualitat hergestellt werden. Bevorzugt sind hier- 
bei Herstellungsverfahren, bei denen ein flachiges Ge- 
bilde, das elektronenleitendes Material enthalt, als Sub- 
strat gefuhrt wird und mit einem Belag einseitig be- 
schichtet wird, der katalytisch aktives Material enthalt. 

Abb. 9 zeigt schematisch a) einen einseitig Katalysa- 
tor-beschichteten Ionenleiter und b) ein bevorzugtes 
Herstellungsverfahren. Solche Materialverbunde min- 
destens bestehend aus einer gasdichten Schicht (III), die 
ionenleitendes Material enthalt, und aus einer Schicht 
(II oder IV), die katalytisch aktives Material (in innigem 



xane oder Polyurethane. Dichtungsmaterialien konnen 35 Kontakt mit ionenleitendem Material der Schicht III) 



als Stanzlinge, Pasten, Losungen, Dispersionen oder in 
Substanz eingesetzt werden. 

Das Dichtungsmaterial kann als fluide Zubereitung 
oder als flachiges Gebilde aufgetragen werden. Das 
Dichtungsmaterial kann u. a. 

durch NaBbeschichtung, wie z. B. Rakeln oder Schlitz- 
dusenantrag, von Fluiden, die Dichtungsmaterial enthal- 
ten, 

durch NaBbeschichtung, wie z. B. Spruhen, von Fluiden, 
die Dichtungsmaterial enthalten, 

durch Drucktechniken (Hoch-, Tief-, Flach-, Siebdruck) 
mit Zubereitungen, die Dichtungsmaterial enthalten, 
oder 

durch Einbringen eines flachigen Gebildes, das Dich- 
tungsmaterial enthalt, 

evtL unter Anwendung von erhdhtem Druck und/oder 
erhohter Temperatur und/oder eines Klebemittels auf 
andere Materialien in kontinuierlicher Weise aufge- 
bracht werden. Hierbei konnen als Hilfsmittel Flussig 
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enthalt, konnen durch kontinuierliche Verfahren mit 
gleichmaBiger Fertigungsqualitat hergestellt werden. 
Bevorzugt sind hierbei Herstellungsverfahren, bei de- 
nen ein flachiges Gebilde, das ionenleitendes Material 
enthalt, als Substrat gefuhrt wird und mit einem Belag 
einseitig beschichtet wird, der katalytisch aktives Mate- 
rial enthalt 

Abb. 10 zeigt schematisch a) einen beidseitig Kataly- 
sator-beschichteten Ionenleiter und b) ein bevorzugtes 
Herstellungsverfahren. Die Zusammensetzung der 
Schichten II und IV kann unterschiedlich sein. Solche 
Materialverbunde mindestens bestehend aus einer gas- 
dichten Schicht (III), die ionenleitendes Material enthalt, 
und aus zwei Schichten (II und IV), die jeweils kataly- 
tisch aktive Materialien enthalten, die sich jeweils in 
innigem Kontakt mit ionenleitendem Material der 
Schicht III befinden, konnen durch kontinuierliche Ver- 
fahren mit gleichmaBiger Fertigungsqualitat hergestellt 
werden. Bevorzugt sind hierbei Herstellungsverfahren, 



keiten verwendet werden, die durch Verdampfen oder 55 bei denen ein flachiges Gebilde, das ionenleitendes Ma 



extraktiven Austausch entfernt werden konnen. 

Flachige Gebilde konnen das Dichtungsmaterial in 
Form von endlichen flachigen Stanzlingen enthalten. 
Das Dichtungsmaterial kann in gezielter Form mit an- 
grenzenden Funktionsmaterialien flachig teilweise 
uberlappen. Dichtungsmaterial kann in einem Material- 
verbund an verschiedenen Stellen enthalten sein. 

Abb. 7 zeigt am Beispiel einer Membran-Elektroden- 
Einheit (MEA) verschiedene Flachen, die Dichtungsma- 
terial enthalten konnen (Schematische Darsteilung eini- 
ger Flachen a) einer Membran-Elektroden-Einheit, die 
mit Dichtungsmaterial (D) versehen sein konnen; b) Di 
auBen auf Schicht I, Dv auBen auf Schicht V; c) Di/m 
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terial enthalt, als Substrat gefuhrt wird und beidseitig 
mit Belagen beschichtet wird, die jeweils katalytisch ak- 
tive Materialien enthalten. 

Abbildung II zeigt schematisch a) ein Membran-Elek- 
troden-Halbzeug und b— g) sechs bevorzugte Herstel- 
lungsverfahren. Werden Materialverbunde als Substrat 
oder Belag eingesetzt so konnen diese separat oder 
auch in einem Arbeitsgang hergestellt werden. Solche 
Materialverbunde mindestens bestehend aus einer gas- 
dichten Schicht (III), die ionenleitendes Material enthalt, 
aus einer gasdurchlassigen Schichten (I oder V), die 
elektronenleitendes Material enthalt, und aus einer 
Schicht (II oder IV), die katalytisch aktives Material ent- 
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halt, das sich sowohl im innigen KLontakt zu der elektro- 
nenleitenden Schicht als auch zu der ionenleitenden 
Scfaicht (III) befindet, konnen durch kontinuierliche Ver- 
f ahren mit gleichmaBiger Fertigungsqualitat hergestelit 
werden. Bevorzugt sind hierbei Herstellungsverfahren, 
bei denen Substrat und Belag als flachige Gebilde gefdr- 
dert und miteinander verbunden werden; ein flachiges 
Gebilde enthalt hierbei ionenleitendes Material, das an- 
dere elektronenleitendes Material. In einer besonders 
bevorzugten Ausfuhrungsform wird ein Klebemittel 
verwendet, das katalytisch aktives Material enthalt 
Ebenfalls bevorzugt sind Herstellungsverfahren, bei de- 
nen auf eine flachiges Substrat, das elektronenleitendes 
Material enthalt, als Belag ein Fluid aufgebracht wird, 
das ionenleitendes Material enthalt Ebenfalls bevor- 
zugt sind hierbei Herstellungsverfahren, bei denen ein 
Substrat als flachiges Gebilde gefordert wird, das elek- 
tronenleitendes Material enthalt, auf das erst ein Belag, 
der katalytisch aktives Material enthalt, und spater ein 
Belag, der ionenleitendes Material enthalt, aufgetragen 
werden. 

Abb. 12 zeigt schematisch a) eine Membran-Elektro- 
den-Einheit und b— h) sieben bevorzugte Herstellungs- 
verfahren. Werden Materialverbunde als Substrat oder 
Belag eingesetzt, so konnen diese separat oder auch in 
einem Arbeitsgang hergestelit werden. Die Zusammen- 
setzung aller Schichten kann unterschiedlich sein, Sol- 
che Materialverbunde mindestens bestehend aus einer 
gasdichten Schicht (III), die ionenleitendes Material ent- 
halt, aus zwei gasdurchlassigen Schichten (I und V), die 
eiektronenleitende Materialien enthalten, aus zwei 
Schichten (II und IV), die jeweils katalytisch aktive Ma- 
terialien enthalten, die sich sowohl im innigen Kontakt 
zu einer elektrbnenleitenden Schicht (I oder V) als auch 
zu der ionenleitenden Schicht (III) befinden, konnen 
durch kontinuierliche Verf ahren mit gleichmaBiger Fer- 
tigungsqualitat hergestelit werden. Bevorzugt sind hier- 
bei Herstellungsverfahren, bei denen das Substrat und 
mindestens ein Belag als flachige Gebilde gefordert und 
miteinander verbunden werden; ein flachiges Gebilde 
enthalt hierbei ionenleitendes Material, mindestens ein 
anderes enthalt elektronenleitendes Material; minde- 
stens ein flachiges Gebilde stellt bereits selbst einen 
Materialverbund im Sinne der vorliegenden Anmeldung 
dar. Ebenfalls bevorzugt sind hierbei Herstellungsver- 
fahren, bei denen flachige Gebilde unter Verwendung 
eines Klebemittels verbunden werden, das katalytisch 
aktives Material enthalt; das mittig einzubringende fla- 
chige Gebilde enthalt ionenleitendes Material, zwei wei- 
tere flachige Gebilde enthalten elektronenleitendes Ma- 
teriaL Ebenfalls bevorzugt sind hierbei Herstellungsver- 
fahren, bei denen ein Substrat als flachiges Gebilde ge- 
fordert wird, das elektronenleitendes Material enthalt, 
auf das erst Belage, die katalytisch aktives Material ent- 
halten, und spater Belage, die ionenleitende Materialien 
enthalten, aufgetragen werden. 

Bei der kontinuierlichen Herstellung von Material- 
verbunden ist unter anderem das Verfahren, mit dem 
der Belag auf das Substrat aufgebracht wird, qualitats- 
bestimmend. Bei der kontinuierlichen Herstellung von 
Materialverbunden mit gleichmaBiger Fertigungsquali- 
tat sind folgende Parameter fur die verschiedenen Ver- 
fahrensschritte besonders zu berucksichtigen. 

So gilt beispielsweise fur den Spruhvorgang, daB in 
Abhangigkeit von der Menge Fluid bzw. Aerosol, die 
pro Flache des Substrats aufgebracht werden soil, die 
Dusenart, die Dusengeometrie, der Abstand Duse zu 
Substrat, die Substratfordergeschwindigkeit, die Zu- 
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sammensetzung des zu verspruhenden Fluids, der wirk- 
same Differenzdruck und andere Parameter sorgfaltig 
ausgewahlt werden mussen. Von der Zusammensetzung 
des zu verspruhenden Fluids hangen dessen Viskositat 
5 und damit die bevorzugte Dusenart und ihre Betriebs- 
parameter ab. Beim Aufbringen von Fluiden auf Sub- 
strate konnen Einstoff- oder Zweistoffdusen verwendet 
werden. Geeignete Dusengeometrien sind u. a. Drall- 
kammerdusen, Hohlkegel- oder Vollkegeldusen, Flach- 
10 strahldusen, Pralldusen und Rotationszerstauber. Es 
konnen damit Spruhwinkel zwischen 30 und 160, Volu- 
mendurchsatze des Fluids von 100 ml/h bis 100 I/h und 
mittlere Tropfchendurchmesser von 5 jxm bis 1 mm rea- 
lisiert werden. Bevorzugt werden mittlere Tropfchen- 
15 durchmesser von weniger als 100 urn. Statische Drucke 
vor der Duse bzw. Differenzdrucke uber die Duse liegen 
zwischen 0,2 bar und 100 bar, bevorzugt zwischen 1 bar 
und 5 bar. Gut zum Zerstauben dickflussiger Fluide sind 
Rotationszerstauber geeignet Bei Scheibendurchmes- 
20 sern von 2—50 cm kdnnen Drehzahlen von 60 bis 1000 
Upm realisiert werden. 

So gilt beispielsweise fur die NaBbeschichtung mit 
Schlitzdusen, Rakeln uJu daB in Abhangigkeit von der 
Menge Druckzubereitung, die pro Flache des Substrats 
aufgebracht werden soil, die Beschichtungsart (z.B. 
Schlitzduse, Rakel, usw.), die Substratfordergeschwin- 
digkeit, die Zusammensetzung der Beschichtungszube- 
reitung sowie weitere Betriebsparameter (z. B. Schlitz- 
breite, Temperatur, usw.) ausgewahlt werden mussen, 
30 Von der Zusammensetzung der Zubereitung hangen de- 
ren Viskositat und damit die bevorzugte NaBbeschich- 
tungsart und ihre Betriebsparameter ab. Die Zuberei- 
tung wird zum Beispiel als Paste oder Losung oder Di- 
spersion eingesetzt Statische Drucke vor der Duse bzw. 
35 Differenzdrucke uber die Duse liegen zwischen 0,01 bar 
und 10 bar. Es werden damit Beschichtungsdicken von 
1 jim bis zu 300 Jim, bevorzugt von 5 u.m bis 100 \litl, 
realisiert Als Schlitzdusen eignen sich erfindungsgemaB 
Dusen die eine Breite im Bereich von 0,1 bis 5 m und 
40 eine Schlitzweite im Bereich von 10 bis 1000 mm auf- 
weisen. Das Substrat wird zur NaBbeschichtung entwe- 
der in horizontaler Richtung (uber oder unter der Duse) 
oder in vertikaler Richtung (aufsteigend oder abstei- 
gend) an der Schlitzduse vorbeigefuhrt Bei einer beid- 
45 seitigen Konditionierung des Substrates kann die Auf- 
bringung des Belags entsprechend uber eine Durchfuh- 
rung des Substrates zwischen zweier Schlitzdusen oder 
durch ein Tauchbad mit geeigneten Abstreifern erfol- 
gen. Alternativ kann das Substrat beschichtet werden, 
50 indem es an einer Rakel vorbeigefuhrt wird. Die Breite 
der Rakel liegt vorzugsweise im Bereich von 0,1 bis 5 m 
bei einer Schlitzweite im Bereich von 5 bis 500 mm. Die 
Substratfordergeschwindigkeit liegt hierbei zwischen 
0,5 mm/s bis 10 m/s, vorzugsweise 5 mm/s bis 1 m/s. 
55 So gilt beispielsweise fur den Druckvorgang, daB in 
Abhangigkeit von der Menge Druckzubereitung, die 
pro Flache des Substrats aufgebracht werden soli, die 
Druckart, die Substratfordergeschwindigkeit, die Zu- 
sammensetzung der Druckzubereitung sowie weitere 
60 Betriebsparameter (z. B. Temperatur, AnpreBdruck, An- 
preBzeit usw.) ausgewahlt werden mussen. Von der Zu- 
sammensetzung der Druckzubereitung hangen deren 
Viskositat und damit die bevorzugte Druckart und ihre 
Betriebsparameter ab. Die Druckzubereitung wird zum 
65 Beispiel als Paste oder Losung oder Dispersion einge- 
setzt Eine soiche Zubereitung wird zum Beispiel durch 
Drucktechniken wie Hoch-, Flach/Tief- oder Siebdruck 
aufgetragen. 
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Die Druckzubereitung kann z. B. mit Hilfe von Wal- 
zen ortlich unselektiv auf das Substrat ubertragen wer- 
den, Die Druckzubereitung kann u.a. mit Hilfe einer 
Druckform drtlich selektiv auf das Substrat ubertragen 
werden, Die Druckzubereitung wird von der Druckform 
auf das Substrat ubertragen evtL unter Verwendung ei- 
ner zwischengeschalteten elastischen Walze oder Fla- 
che. Bevorzugt sind Rotationsdrucktechniken, die eine 
kontinuierliche Bedruckung mit endlichen Belagflachen 
erlauben. Die Substratfordergeschwindigkeit betragt 
bis zu 10 m/s, bevorzugt bis zu 0,5 m/s. 

Die Druckzubereitung kann mit Hilfe von Einfarbe- 
walzen auf erhaben liegende Flachen einer Druckform 
aufgetragen werden (Hochdruck). Die Druckform kann 
aus Metall (z. B. Edelstahl) oder Kunststoffen (z. B. Ny- 
loprint, Fa. BASF; Dycril, Fa. DuPont) bestehen. Ebenso 
kann die Druckzubereitung kann mit Hilfe von Einfar- 
bewalzen auf benetzbare Flachen einer Druckform auf- 
getragen werden (Flachdruck). Die Druckform kann aus 
Metall oder Kunststoffen bestehen. 

Ferner ist es mdglich, daB die Druckzubereitung mit 
Hilfe von Walzen und Rakeln in Vertiefungen einer 
Druckform eingetragen wird (Tiefdruck). Auch hier 
kann die Druckform aus Metall bestehen und Vertiefun- 
gen von 3 bis 60 run in einer Dichte von 40 bis 80 cm" 2 
aufweisen. 

Weitere Alternativen sind z. B., daB die Druckzube- 
reitung mit Hilfe von Walzen auf eine Druckform aufge- 
tragen wird (Siebdruck). Die Druckform kann aus Sei- 
de-, Kunstfaser- oder Metalldrahtgewebe bestehen, wo- 
bei nichtdruckende Teile abgedeckt sind 

Katalytisch aktives Material kann u. U. als Metall auf- 
gebracht werden, wobei die MetaDisierung auftrocke- 
nen, physikalischen Wegen erfolgt Man kann im Vaku- 
ura bei einem Druck von ca. 10~ 5 — 10~ 3 — 1 mbar Me- 
tall auf ein Substrat aufdampfen. Dabei wird feinst ver- 
teiltes Metall durch eine Hochspannungsentladung von 
einer Kathode oder durch ein Plasma von einer geeigne- 
ten Quelle generiert und auf dem Substrat kondensiert 

Ferner kann katalytisch aktives Material kann als Me- 
tall aufgebracht werden, wobei die Metallisierung fiber 
nasse, chemische Verfahren erfolgt Diese konnen u. a. 
Fallungen und Reduktionen beinhalten. Als Reduktions- 
mittel kommen u, a. Formaldehyd, Glyoxal, Hydrazin, 
Natriumhypophosphit, Diethylaminoboran in Frage. 

Eine zusatzliche Moglichkeit besteht in der Aufbrin- 
gung des katalytisch aktiven Material als Niederschlag, 
welcher die Metalle in Form von Verbindungen, Salzen, 
Sauren, Basen, Komplexen enthalt 

Ebenso kann das katalytisch aktive Material in Mi- 50 
schungen mit ionenleitenden und/oder mit elektronen- 
leitenden Materialien oder Kombtnationen mit beiden 
aufgebracht werden (Inktechniken). 

Bei der kontinuierlichen Herstellung von Material- 
verbunden ist unter anderem das Verfahren, wie Belag 55 
und Substrat miteinander verbunden werden, qualitats- 
bestinimencL Das Verbinden geschieht gegebenenfalls 
durch Laminieren oder durch Pressen und/oder durch 
Kleben. 

Beim Laminieren werden Substrat und Belag in einer «> 
Anordnung von Rollen und Walzen miteinander ver- 
bunden. Besonders geeignet sind parallelisierte Walzen- 
paare mit einstellbarem AbstandL Das Laminieren er- 
folgt bei geeigneten Drucken, yorzugsweise im Bereich 
von 10 7 bis 10 12 Pa, insbesondere 10 8 bis 10 10 Pa und bei 65 
geeigneten Temperaturen, vorzugsweise im Bereich 
von 5 bis 300° C, insbesondere 25 bis 200° C Dabei ist zu 
beachten, daB der AnpreBdruck bei der Verwendung 
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von Walzen oft stark von dem Walzenmaterial und 
-durchmesser abhangig ist. Der Durchmesser der erfin- 
dungsgemaB verwendeten Walzen liegt vorzugsweise 
im Bereich von 0,1 bis 2 m. 

Beim Pressen werden Substrat und Belag in einer 
Anordnung von Druckgeber und parallelisiertem Ge- 
gensnlck miteinander verbunden. Pressen konnen dis- 
kontinuieriich oder kontinuierlich beschickt und ent- 
leert werden; im Gegensatz zum Laminieren findet 
io wahrend des eigentlichen PreBvorgangs findet kein 
Transport von Substrat und Belag statt Das Pressen 
erfolgt bei geeigneten Drucken, vorzugsweise im Be- 
reich von 10 7 bis 10 12 Pa, insbesondere 10 s bis 10 10 Pa 
und bei geeigneten Temperaturen, vorzugsweise im Be- 
15 reich von 5 bis 300° C, insbesondere 25 bis 200° C 

Beim Laminieren wie beim Pressen konnen Substrat 
und/oder Belag durch geeignete Konditionierungs- 
schritte Ldsungsmittel oder Quellungsmittel enthalten 
und dadurch teilweise plastifiziert sein. Ebenfalls kdn- 
20 nen beim Laminieren oder Pressen Klebemittel zwi- 
schen Substrat und Belag eingebracht sein. 

Klebemittel fuhren dazu, daB Korper durch Adhasion 
und Kohasion miteinander verbunden werden. Fluide 
Klebemittel konnen durch verschiedene Techniken in 
25 Kontakt mit dem Substrat gebracht werden: Tauchen, 
Bedampfen, NaBbeschichten, Drucken. In Abhangigkeit 
von der Menge Klebemittet die pro Fiache des Sub- 
strats aufgebracht werden soli, mussen die Auftrageart, 
die Substratfordergeschwindigkeit, die Zusammenset- 
30 zung des Klebemittels und Betriebsparameter (Trock- 
nungstemperatur, Trocknungszeit, AnpreBdruck, An- 
preBzeit usw.) gewahlt werden. Die Klebezubereitung 
wird zum Beispiel als Paste oder Losung oder Disper- 
sion eingesetzt Die bevorzugte Auftragetechnik hangt 
35 U.3L von der Viskositat der Zubereitung ab. Fur relativ 
niederviskose Klebemittel sind Spruhtechniken geeig- 
nete Auftragsverfahren. 

Das erfindungsgemaBe Verfahren zur kontinuierli- 
chen Herstellung von Materialverbunden weist eine 
^0 Reihe von Vorteilen auf: der wirtschaftliche Vorteil des 
beanspruchten Verfahrens spiegelt sich insbesondere in 
den niedrigen Fertigungskosten wider, wobei der tech- 
nische Vorteil auf der anderen Seite besonders in der 
gieichmaBigen Fertigungsqualitat der erhaltenen Mate- 
45 rialverbundezusehenist 

Die erfindungsgemaB hergestellten Materialverbun- 
de eigen sich aufgrund ihrer hohen Fertigungsqualitat 
insbesondere fur den Einsatz in elektrochemischeh Zel- 
len, vorzugsweise in Brennstoffzellen und Elektrolyseu- 
ren. Ebenso ist die Verwendung der Verbunde in Elek- 
trolytkondensatoren bevorzugt 

Patentanspruche 

1. Kontinuierlich hergestellte Materialverbunde 
mit gleichmaBiger 
Fertigungsqualitat enthaltend 

a mindestens eine Schicht die ionenleitendes 
und/oder elektronenleitendes Material ent- 
halt, 

b. mindestens eine Schicht die eines oder meh- 
rere weitere Funktionsmaterialien enthalt wel- 
che sich in innigem Kontakt zu einer elektro- 
nenleitenden 
und/oder 

ionenleitenden Schicht befinden, 
wobei die relative Schwankungsbreite mindestens 
einer Verbundeigenschaft Ax/x, ausgewahlt aus der 
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Gruppe: Dicke des Materialverbundes, Gleich- 
stromleitfahigkeit, Wechselstromkapazitat und 
Oberflachenrauhigkeit, < 25% ist 
Z Koatinuierlich hergestellte Materialverbunde g 
nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daB die- 
se, gegebenenfalls nach Oberfuhrung in eine Mem- 
bran-Elektroden-Einhei^ in einer Brennstoffzelle 
am Leistungsmaximum eine Schwankungsbreite 
der elektrischen Leistung AP 0 aufweisen, die klein w 
ist gegenuber der elektrischen Leistung Po und be- 
vorzugt APo/Po < 25% ist 

3. Kontinuierlich hergestellte Materialverbunde 
nach Anspruch 1 und/oder 2 enthaltend 

a. mindestens eine mittig angeordnete gasdich- ^ 
te Schicht, die ionenleitendes Material enthalt, 
und mindestens zwei gasdurchlassige Schich- 
ten, die elektronenleitende Materialien enthal- 
ten, und 

b. mindestens zwei Schichten die als weitere ^ 
Funktionsmaterialien katalytisch aktive Mate- 
rialien enthalten, welche sich in innigem Kon- 
takt sowohl zu einer elektronenleitenden 
Schicht als auch zu einer ionenleitenden 
Schicht befinden. 

4. Kontinuierlich hergestellte Materialverbunde 
nach Anspruch I enthaltend 

a. eine gasdichte Schicht, die ionenleitendes 
Material enthalt, und eine gasdurchlassige 
Schicht, die elektronenleitendes Material ent- 
halt, und 

b. eine Schicht, die als weiteres Funktionsma- 
terial katalytisch aktives Material enthalt, wel- 
ches sich in innigem KLontakt zu einer elektro- 
nenleitenden und/oder ionenleitenden Schicht 
befindet 

5. Kontinuierlich hergestellte Materialverbunde 
nach Anspruch 1 enthaltend 

a. eine mittig angeordnete gasdichte Schicht, 
die ionenleitendes Material enthalt, und 

b. zwei Schichten, die katalytisch aktive Mate- 
rialien enthalten und sich beide in innigem 
Kontakt mit ionenleitendem Material befin- 
den. 

6. Kontinuierlich hergestellte Materialverbunde 45 
nach Anspruch 1 enthaltend 

a. eine gasdichte Schicht, die ionenleitendes 
Material enthalt, und 

b. eine Schicht, die katalytisch aktives Material 
enthalt ^ 

7. Kontinuierlich hergestellte Materialverbunde 
nach Anspruch 1 enthaltend 

a. eine gasdurchlassige Schicht, die elektronen- 
leitendes Material enthalt, und 

b. eine Schicht, die katalytisch aktives Material 55 
enthalt 

8. Kontinuierlich hergestellte Materialverbunde 
nach mindestens einem der Anspruche 1 bis 6 da- 
durch gekennzeichnet, daB die gasdichte, ionenlei- 
tende Schicht ein Polymer mit dissozierbaren 
Gruppen enthalt 

9. Kontinuierlich hergestellte Materialverbunde 
nach Anspruch 8 dadurch gekennzeichnet, daB die 
gasdichte, ionenleitende Schicht ein Polymer aus 
der Gruppe der sulf onierten Polyarylene enthalt 

10. Kontinuierlich hergestellte Materialverbunde 
nach Anspruch 8, dadurch gekennzeichnet, daB die 
gasdichte, ionenleitende Schicht ein Polymer mit 
einer Polyetherketon-, Polyethersulfon- oder Poly- 
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phenylensulfld-Hauptkette enthalt 
11. Kontinuierlich hergestellte Materialverbunde 
nach mindestens einem der Anspruche 3, 4 oder 7 
dadurch gekennzeichnet, daB die elektronenleiten- 
de Schicht Metalle oder Kohlenstoff in leitfahiger 
Modification oder Mischungen hieraus enthalt 
1Z Kontinuierlich hergestellte Materialverbunde 
nach Anspruch 1 1, dadurch gekennzeichnet, daB die 
gasdurchlassige, elektronenleitende Schicht Papie- 
re, Fasern, Vliese, Gewebe, Pulver, Granulate, Filze 
oder Sinterplatten aus MetaU, insbesondere Edel- 
stahl Nickel Titan, oder aus Kohlenstoff in leitfahi- 
ger Modification, insbesondere Graphit, Aktivkoh- 
le, RuB, oder Mischungen hieraus enthalt 

13. Kontinuierlich hergestellte Materialverbunde 
nach mindestens einem der Anspruche 3 bis 7 da- 
durch gekennzeichnet, daB das katalytisch aktive 
Material mindestens ein Element der U 2. oder 8. 
Nebengruppe des Periodensystems, insbesondere 
Pt, oder Verbindungen eines solchen Elementes 
enthalt 

14. Kontinuierlich hergestellte Materialverbunde 
nach mindestens einem der Anspruche 3 bis 7 da- 
durch gekennzeichnet, daB das katalytisch aktive 
Material mindestens einen getragerten Katalysator 
und ionenleitendes Material enthalt 

15. Kontinuierlich hergestellte Materialverbunde 
nach mindestens einem der Anspruche 3 bis 7 da- 
durch gekennzeichnet, daB das katalytisch aktive 
Material einen getragerten Katalysator enthalt, 
dessen Trager ionenleitendes Material enthalt 

16. Verfahren zur kontinuierlichen Herstellung von 
Materialverbunden mit gleichbleibender Ferti- 
gungsqualitat, wobei mindestens ein flachiges Ge- 
bilde, das ionenleitendes oder elektronenleitendes 
Material enthalt, kontinuierlich gefuhrt und mit 
mindestens einem weiteren Gebilde oder Material 
kontaktiert und verbunden wird, das ein weiteres 
Furiktionsmaterial enthalt 

17. Verfahren nach Anspruch 16, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB die relative Schwankungsbreite der 
Verbundeigenschaften Ax/x, ausgewahlt aus der 
Gruppe: Dicke des Materialverbundes, Gleich- 
stromleitfahigkeit, Wechselstromkapazitat und 
Oberflachenrauhigkeit, in den erhaltenen Material- 
verbunden < 25% ist 

18. Verfahren nach Anspruch 16, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB die erhaltenen Materialverbunde, ge- 
gebenenfalls nach Oberfuhrung in eine Membran- 
Elektroden-Einheit, in einer Brennstoffzelle am 
Leistungsmaximum eine Schwankungsbreite der 
elektrischen Leistung APo aufweisen, die klein ist 
gegenuber der elektrischen Leistung Po und bevor- 
zugt APo/Po < 25% ist 

19. Verfahren nach Anspruch 16, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB das weitere Funktionsmaterial ein 
elektronen- oder ionenleitendes und/oder kataly- 
tisch aktives Material ist 

20. Verfahren nach Anspruch 16, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB das flachige, kontinuierlich gehlhrte 
Gebilde ionenleitendes Material enthalt 

21. Verfahren nach Anspruch 16, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB das flachige, kontinuierlich gehlhrte 
Gebilde elektronenleitendes Material enthalt 

22. Verfahren nach Anspruch 16, dadurch gekenn- 
zeichnet daB mindestens ein Materialverbund nach 
den Anspruchen 1,2 oder 4 bis 7 als flachiges Gebil- 
de verwendet wird 
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23. Verfahren nach Anspruch 16, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB zwei flachige ausgedehnte Gebilde 
kontinuierlich gefordert und miteinander verbun- 
den werden. 

24. Verfahren nach Anspruch 16, dadurch gekenn- 5 
zeichnet, daB drei flachige ausgedehnte Gebilde 
kontinuierlich gefordert und miteinander verbun- 
den werden. 

25. Verfahren nach mindestens einem der Anspru- 
che 23 oder 24, dadurch gekennzeichnet, daB zwei 10 
Materialverbunde nach den Anspruchen 4 und/ 
oder 7 als flachige Gebilde verwendet werden. 

26. Verfahren nach mindestens einem der Anspru- 
chen 24 oder 25, dadurch gekennzeichnet, daB zwei 
Materialverbunde nach den Anspruchen 4 und/ 15 
oder 7 unter mittiger Einbringungen eines gasdich- 
ten flachigen Gebildes, das ionenleitendes Material 
enthalt, zu einem Verbund vereinigt werden. 

27. Verfahren nach mindestens einem der Anspru- 
chen 24 oder 25, dadurch gekennzeichnet, daB zwei 20 
Materialverbunde nach den Anspruchen 4 und/ 
oder 7 unter mittiger Einbringungen eines Materi- 
alverbundes nach Anspruch 5, zu einem Verbund 
vereinigt werden. 

28. Verfahren nach Anspruch 16, dadurch gekenn- 25 
zeichnet, daB mindestens ein flachiges, kontinuier- 
lich gefuhrtes Gebilde durch NaBbeschichtung, Be- 
spriihen oder Bedrucken mit einem Fluid kontak- 
tiert wird, das ein weiteres Funktionsmaterial ent- 
halt 30 

29. Verfahren nach Anspruch 28, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB zur Beschichtung Losungen oder Di~ 
spersionen, die eines oder mehrere katalytisch akti- 
ve Materialien enthalten, verwendet werden. 

30. Verfahren nach Anspruch 16, dadurch gekenn- 35 
zeichnet, daB mindestens zwei flachige Gebilde 
durch Laminieren und/oder unter Verwendung ei- 
nes Klebemittels zu einem Verbund vereinigt wer- 
den. 

31. Verfahren nach Anspruch 30, dadurch gekenn- 40 
zeichnet, daB das Klebemittel, ionenleitendes und/ 
oder katalytisch aktives Material enthalt. 

32. Verfahren nach Anspruch 16, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB ein flachiges Gebilde, das ionenleiten- 
des Material enthalt, einseitig oder beidseitig mit *5 
einer Zubereitung kontaktiert und verbunden wird, 
die katalytisch aktives Material enthalt 

33. Verfahren nach Anspruch 16, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB ein flachiges Gebilde, das elektronen- 
Ieitendes Material enthalt, durch Sputtern, Chemi- 50 
cal Vapour Deposition, Physical Vapour Deposi- 
tion oder Plasmaabscheidung mit einem weiteren 
Funktionsmaterial kontaktiert wird. 

34. Verfahren nach Anspruch 16, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB ein flachiges Gebilde, das elektronen- 55 
leitendes Material enthalt, mit einer Paste, Losung, 
Dispersion oder einem Aerosol, enthaltend kataly- 
tisch aktives Material, kontaktiert und verbunden 
wird. 

35. Verfahren nach Anspruch 34 dadurch gekenn- 60 
zeichnet, daB das eiektronenleitende Material Koh- 
lenstoff in leitfahiger Modifikation enthalt 

36. Verfahren nach Anspruch 34 dadurch gekenn- 
zeichnet, daB das eiektronenleitende Material Me- 
tall, vorzugsweise Edelstahl, Nickel, Titan, enthalt 65 

37. Verfahren nach mindestens einem der Ansprii- 
che 34 bis 36, dadurch gekennzeichnet, daB das fla- 
chige Gebilde mit einer Paste, einer Losung, einer 
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Dispersion oder einem Aerosol, enthaltend kataly- 
tisch aktives Material und/oder ionenleitendes Ma- 
terial, naBbeschichtet wird. 

38. Materialverbunde erhaltlich nach einem Ver- 
fahren nach mindestens einem der Anspruche 16 
bis 37. 

39. Verwendung von Materialverbunden gemaB 
mindestens einem der Anspruche 1 bis 15 und 38 in 
elektrochemischen Zellen, insbesondere in Brenn- 
stoffzeUen und Elektrolyseuren. 

40. Verwendung von Materialverbunden gemaB 
mindestens einem der Anspruche 1 bis 15 und 38 in 
Elektrolytkondensatoren. 
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